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論 文 内 容 の 要 旨 
 本論文はモノアニオン性の二座配位子であるβ-ジケチミネート配位子を用いて調製した銅および銀錯体の
構造、物性および反応性に関する研究について述べており、緒論および四つの章から構成されている。 
 緒論では、本研究を行った目的および研究の背景、ならびに各研究内容の要旨について述べている。 
 第１章では、β-ジケチミネート配位子の炭素骨格上や窒素上に各種置換基を導入した新規なβ-ジケチミネ
ート配位子を設計・合成し、導入した置換基が配位子の構造に及ぼす効果について述べている。 
 第２章では、各種置換基を導入した一連のβ-ジケチミネート配位子を用いて銅(Ⅰ)および銅の同族元素であ
る銀(Ⅰ)錯体を合成し、その構造や物性について系統的に検討を行った。その結果、不均化反応や、新規なポ
リマー錯体ならびに大環状超分子錯体が生成する事を見いだし、β-ジケチミネート配位子に導入した置換基に
よって金属錯体の構造や物性を精密に制御できることを明らかとした。 
 第３章では、金属酵素の分光学的特性と機能の両方を兼ね備えたモデル錯体の創成を目指して、β-ジケチミ
ネート銅(Ⅱ)錯体を合成し、銅含有タンパク質のモデル錯体としての評価を行った。得られた銅(Ⅱ)錯体の構
造や分光学的特性について系統的に検討した結果、導入した置換基の電子的効果により錯体の構造や酸化還元
特性が大きく左右されることを見いだした。この結果は、ブルー銅タンパク質における電子伝達機能に対して
重要な知見を与えた。 
 第４章では、前章の内容を踏まえ、β-ジケチミネート銅(Ⅱ)錯体を触媒とする過酸化水素によるアルカンの
水酸化反応について検討を行った。その結果、炭素骨格上に電子吸引基を導入した錯体の場合に水酸化反応が
効率よく進行することを見いだした。さらに、この反応の酸化活性種を明らかにすると共に、その生成反応機
構、および反応性などについて考察した。この結果は、銅含有一原子酸素添加酵素であるpMMO（可溶性メタン
モノオキシゲナーゼ）の反応機構の解明に対して重要な知見を与えた。 
論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨 
 本論文はモノアニオン性の二座配位子である β-ジケチミネート配位子を用いて調製した銅および銀錯体の
構造、物性および反応性に関する研究について述べており、緒論および四つの章から構成されている。 
 緒論では、本研究を行った目的および研究の背景、ならびに各研究内容の要旨について述べている。 
 第１章では、β-ジケチミネート配位子の炭素骨格上や窒素上に各種置換基を導入した新規なβ-ジケチミネ
ート配位子を設計・合成し、導入した置換基が配位子の構造に及ぼす効果について明らかにしている。 
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 第２章では、各種置換基を導入した一連のβ-ジケチミネート配位子を用いて銅(Ⅰ)および銅の同族元素であ
る銀(Ⅰ)錯体を合成し、その構造や物性について系統的に検討を行っている。その結果、不均化反応や、新規
なポリマー錯体ならびに大環状超分子錯体が生成する事を見いだし、β-ジケチミネート配位子に導入した置換
基によって金属錯体の構造や物性を精密に制御できることを明らかにしている。 
 第３章では、金属酵素の分光学的特性と機能の両方を兼ね備えたモデル錯体の創成を目指して、β-ジケチミ
ネート銅(Ⅱ)錯体を合成し、銅含有タンパク質のモデル錯体としての評価を行っている。得られた銅(Ⅱ)錯体
の構造や分光学的特性について系統的に検討した結果、導入した置換基の電子的効果により錯体の構造や酸化
還元特性が大きく左右されることを見いだしている。この結果は、ブルー銅タンパク質における電子伝達機能
に対して重要な知見を与えた。 
 第４章では、前章の内容を踏まえ、β-ジケチミネート銅(Ⅱ)錯体を触媒とする過酸化水素によるアルカンの
水酸化反応について検討を行っている。その結果、炭素骨格上に電子吸引基を導入した錯体の場合に水酸化反
応が効率よく進行することを見いだしている。さらに、この反応の酸化活性種を明らかにすると共に、その生
成反応機構、および反応性などについて考察している。この結果は、銅含有一原子酸素添加酵素であるpMMO（可
溶性メタンモノオキシゲナーゼ）の反応機構の解明に対して重要な知見を与えた。 
 よって本論文は、博士（理学）の学位を授与するに充分な内容であると判断した。 
